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CO/2-22782/P1 

Neue Plgmente 

Die vorliegende Erfindung betriffl Pigmente, umfassend mindestens elne Schicht, die durch 
Kalzinteren eines Metalls und SiOy erhalten wird, ein Verfahren zu deren Herstellung, sowia 
5 deren Verwendung in Farben, Textilien, Tintenstrahldruck, Kosmetika, Lacken, Kunststoffen, 
Druckfarben, in QIasuren fur Keramiken und Glaser und im Sicherheitsdruck. 

In der europSischen Anmeidung Nr. 02405649.1 wird die Herstellung von SiOy-Flakes sowie 
deren Welterverarbeitung zu PIgmenten auf der Basis von piattchenformigen SiOz- 

10 Substraten beschrieben. die auf der Oberflache der SiOa-Substrate eine Schicht aufweisen, 
die Siliciumcarbid (SIC) umfasst Die Pigmente werden erhalten, indem man die SiOy-Rakes 
in einem Reaktor mit einem kohlenstoffhaltigen Gas, ausgewahit aus Alkinen wie z.B. 
Acetyien, Alkanen wie z-B. Methan, Alkenen, Aromaten, Ketonen Oder dergleichen sowIe 
Gemischen davon, bei 500 bis 1500*C, vorzugsweise 500 bis 1000"C und zweckmaBig unter 

1 5 Sauerstoffausschluss, zur Reaktion bringt. 

Die europalsche Anmeidung Nr. 02405887.7 beschreibt Plgmente auf der Basis von SlOy- 
bzw. Si02-Piattchen, .dle eine Schicht enthalten, die durch Kalzinleren von TiOa/SlOy (0,95 S 
y < 1,8) erhalten wird, sowie deren Venwendung in Farben, Texlilien, Tintenstrahldruck. 
20 Kosmetika, Lacken, Kunststoffen, Druckfarben. In Glasuren fur Keramiken und Glaser und Im 
• Slcherheitsdruck. 

Oberraschendenfl^eise wurde nun gefunden, dass man auch zu (farbigen) Pigmenten 
kommen kann, wenn man planparallele Plattchen, umfassend (A) mindestens eine aus 
25 einem IVletall bestehende Schicht und (C) mindestens eine aus SiOy bestehende Schicht. in 
einer nichtoxidierenden Atmosphere kalziniert. 

Es wird angenommen. dass durch Kalzinieren von Metall/SiOy In einer nicht-oxidierenden 
Atmosphare eine Schicht, namlich Schicht (B) oder ein Schichtverbund. Schicht (B)/Schicht 
30 (A)/Schicht(B), entsteht. wodurch eine Anderung des Brechungsindexes bewirkt wird. Des 
weiteren wird angenommen, dass die Anderung des Brechungsindexes auf der Oxidation 
des Metalls mit SlOy beruht Es 1st beispielsweise bekannt. dass beim Erhitzen von SIO und 
Aluminium auf 650^C Si und AI2O3 entstehen und beim Erhitzen von SiO und Titan auf 900^*0 
Titanslllcide entstehen (New J. Chem.. 2001, 25. 994-998). 

35 
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Die Erflndung betrifft folglich ein Pigment, umfassend 

(A) gegebenenfalls eine aus einem Metall bestehende Schicht, 

(B) mlndestens eine Schicht, die zwischen den Schichten (A) und (C) llegt, sofem eine 
Schicht A) vorhanden ist, und aus dem Metall, Sllicium (Si) und Sauerstoff (O) besteht. nnH 

5 (C) mlndestens eine aus SiOy bestehende Schicht auf Schicht (B). 

Die Schicht (B) wird erhaiten, Indem man Pignfiente. umfassend 
(A) eine aus einem Metall bestehende Schicht, und 

(C) eine aus SlOy bestehende Schicht auf der Metallschicht, wobei 0,95 < y ^ 1 .80, in einer 
10 nichtoxidlerenden Gasatmosphare bei einer Temperatur von mehr als 600 "C i<alziniert. 

Bevorzugt sind Pigmente, die keine Schicht (A) enthalten. Dies bedeutet, dass vorzugsweise 
die gesamte Schicht (A) beim Kalzinieren in der nicht-oxidierenden Atmosphare in die. 
Schicht (B) umgewandelt wird. 

15 

„SiOy mit 0,95 ^y<, 1,80" bedeutet, dass das molare Verh§ltnls von Sauerstoff zu Silicium im 
MIttelwert von 0,95 bis 1 ,80 betragt. 

Die SiOy-Schicht kann zur Erhohung der Wetterstabilitat und Lichtechtheit bei einer 
20 Temperatur von mehr als aoo'C, vorzugsweise von mehr als 400°C und insbesondere 500- 
lOOO'C. mit Luft Oder einem anderen sauerstoffhaltigen Gas in eine SiOg-Schicht 
umgewandelt werden. 

Gegenstand der Erflndung Ist ebenfalls die Verwendung der erfindungsgemassen Pigmente 
25 in Farben, Textllien (siehe belspielswelse EP 02405889), Tintenstrahldruck (siehe 

belsplelsweise EP 02405888), Kosmetika (siehe belsplelsweise EP 02405749). Druckfarben. 
Kunststoffen, Lacken, Insbesondere Im Autolack, in Glasuren fur Keramiken und Giaser und 
Im Sicherheitsdruck. 

30 Bei den erfindungsgemassen PIgmenten handelt es sich urn Teilchen, die Im allgemeinen 
eine Lange von 2 iim bis 5 mm, Brelte von 2 [im bis 2 mm und Dicke von 20 nm bis 1,5 urn 
sowie ein Verhaltnis Lange zu Dicke von mlndestens 2 : 1 aufweisen, wobel die Teilchen 
einen Kern mit zwei im wesentllchen parailelen Fiachen. deren Abstand die kurzeste Achse 
des Kernes ist. und weitere auf die parailelen Flachen oder die ganze Oberflache 

35 aufgebrachte Schichten aufweisen. 
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Bei dem Metail der Schicht (A) kann es sich gaindsatzlich um jedes Metall handein, das 
beim Gluhen mit SiOy unter Bildung der Schicht (B) reagiert. Es handelt sich hierbei 
bevorzugt um Ag. Al, Cu, Cr, Mo, Ni, Ti oder.deren Legieaingen. Besonders bevorzugt ist AL 

5 

Vorzugsweise bildet die Schicht (A) und, sofern keine Schicht (A) vorhanden ist, die Schicht 
(B) den Kern des Pigments. Sofern die Schicht (A) den Kern bildet, konnen sich nur auf einer 
Oder auf beiden parallelen Flachen des Kerns eine Schicht (B) bzw. (C) befinden (A/B/C oder 
C/B/A/B/C). Sofern kelne Schicht (A) vorhanden ist und die Schicht (B) den Kern bildet, kann 
10 sich nur auf einer oder auf beiden parallelen Flachen des Kerns eine Schicht (C) befinden 
(B/C Oder C/B/C). Die Schichten (B), sofern eine Schicht (A) vorhanden ist. und (C)'sind 
vorzugsweise symmetrisch um den Kern angeordnet. Die symmetrisch um den Kern 
angeordneten Schichten konnen unterschiedliche Dicken aufweisen« haben jedoch 
vorzugsweise die gleiche Dicke. 

15 

Ein bevorzugte Ausfuhrungsform der vorllegenden Erfindung bildet ein Pigment, umfassend 
(CI ) eine aus SiOy bestehende Schicht, 

(B) eine Schicht, die zwischen den Schichten (CI) und (C2) liegt und aus Metall, Si und O 
besteht, und 
20 (C2) eine aus SiOy bestehende Schicht. 

Die Schicht (B) bildet in dieser Ausfuhrungsform vorzugsweise den Kern des Pigments, 
wobel die Schichten (CI) und (C2) nur auf die parallelen Flachen des Kems aufgebracht 
sind. 

25 

Farbige Pigmente mit hoher Farbstarke und Farbflop konnen erhalten werden, wenn man 
diese Pigmente nach Qblichen Verfahren zusatzlich mit einem Material mit hoher Brechzahl, 
bevorzugt ZrOa, FeaOa, Fe304, CraOa oder ZnO, Elsentitanaten, Eisenoxidhydraten oder 
Titansuboxiden, besonders bevorzugt mit TiOa beschichtet. 

30 

Einen weiteren bevorzugten Gegenstand der vorliegenden Erfindung bilden daher farbige 
Pigmente, umfassend 

(D1) eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, insbesondere TiOa, 
(C1) eine aus SiOy bestehende Schicht, 
35 (B) eine Schicht. die aus Metall, Si und O besteht, und 
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(C2) eine aus SiOy bestehende Schicht. und 

(D2) eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, insbesondere TiOa. 

Unter einem Material mit hoher Brechzahl wird ein Material mIt einem BrechunnsinHev 
5 grdsser als etwa 1 .65 verstanden. 

Auch in dieser Ausfuhrungsfonn bildet die Schicht (B) vorzugsweise den Kern des Pigments, 
wobei auf die parallelen Flachen des Kerns die Schlchten (CI) und (C2) aufgebracht sind 
und vorzugsweise auf die gesamte Oberflache des mit den Schlchten (CI) und (C2) belegten 
1 0 Kerns eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, Insbesondere eine TiOg-Schicht 
aufgebracht ist. 

In weiterer Ausgestaltung der vorllegenden Erfindung l<ann in den belden vorstehend 
beschriebenen bevorzugten AusfQhrungsformen die Schicht (B) durch eine Schicht 
1 5 (B)/Schicht (A)/Schicht (B) ersetzt sein. wobei statt Schicht (B) Schicht (B)/Schicht 
(A)/Schicht (B) den Kern des Pigments bilden. 

Wenn in den vorstehend beschriebenen AusfOhrungsfonrnen Aluminium als Metall venn/endet 
wird, betrSgt die Dicke der Schicht (B) bzw. die Dlcl<e der Schicht (A) und Schicht (B), sofern 
20 eine Schicht (A) vorhanden ist, im allgemeinen 5 bis 100 nm, vorzugsweise 30 bis 60 nm. 

Die Dicl<e der SiOa-Schicht betrSgt Im allgemeinen 10 bis 1000 nm. Die bevorzugte Dicke 
der SiOz-Schlcht hangt von der gewOnschten Farbe ab. Dicken der SiOa-Schicht Qber 500 
nm fflhren zu matten farben. 

25 

Die vorzugsweise venwendete TiOg-Schicht wird bevorzugt nasschemisch aufgebracht. Die 
Dicke der TiOa-Schicht betrSgt im allgemeinen 5 bis 100 nm, vorzugsweise 10 bis 25 nm. 

Die vorliegende Erfindung wird nachfolgend anhand von Aluminium als Metall und TiOa als 
30 Material mit hohem Brechungsindex naher eriautert: 

Die mit SiOy beschichteten Aluminium-Flakes konnen grundsatzlich mittels einem Verfahren 
erhalten werden, das die folgenden Schritte umfasst (EP-B-990715): 
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Aufdampfen eines Trennmlttels auf einen Trager zur Erzeugung einer 
Trennmittelschicht, 

Aufdampfen einer SiOySchicht auf die Trennmittelschicht, 
Aufdampfen einer Al-Schicht auf die SiOy-Schicht, 
AirfdarTipfoM aiuci' 3iOy-5d licht auf die Ai-scnicht, 
L6sen der Trennmittelschicht in einem LSsungsmittel, 
Abtrennen der mit SiOy beschichteten Aluminium-Flakes vom LSsungsmittel. 

Die SiOy-Schichten werden vorzugsweise aus einem Verdampfer aufgedampft, in welchem 
10 eine Beschickung, umfassend ein Gemisch aus Si und Si02, SiOy sowie Gemischen davqn, 
vorliegt. 

Durch das vorstehend genannte Verfahren sind mit SiOy (bzw. SiOg) beschichtete 
Aluminium-Flakes verfQgbar, die hohe Planparallelitat und definierte Dicke im Bereich von ± 
15 10. bevorzugt ± 5 % der durchschnlttlichen Dicke und niedrige Reflektlon aufweisen. , 

Die SiOy-Schichten werden erhalten, indem ein vorzugsweise stochiometrisches Gemisch 
aus feinem Silizium- und Quarzpulver (SiOa) in einem Verdampfer, der beispielsweise In DE 
4342574 C1 und in US-A-6,202,591 beschrieben ist, auf mehr als 1300*C im Hochvakuum 

20 erhitzt wird. Das Reaktlonsprodukt Ist Siliziummonoxidgas, das unter Vakuum direkt auf den 
. vorbeilaufenden Trager gelenkt und dort als SiO kondensiert wird. Auch nlcht- 
stochiometrische Gemische kSnnen verwendet werden. Im Verdampfer liegt eine 
Beschickung, umfassend ein Gemisch aus SI und Si02, SlOy, sowie Gemischen davon, vor, 
wobei die TeilchengrSBe der miteinander reagierenden Substanzen (Si und SiOa) 

25 zweckmaSig kleiner als 0,3 mm ist. Das Gewichtsverh§ltnls von Si zu SiOa liegt zweckmaRig 
Im Bereich von 0,15:1 bis 0,75:1 (Gewichtsteile), vorzugsweise liegt ein stochiometrisches 
Gemisch vor. Im Verdampfer vorhandenes SiOy verdampft direkt. Si und SiOg reagieren bei 
einer Temperatur von mehr als 1300*0 zu Siliziummonoxiddampf. Das auf dem TrSger 
kondensierte Trennmittel kann ein Lack, ein in organischen Losungsmittein oder Wasser 

30 ISsIicher, im Vakuum verdampfbarer, organischer Stoff, wie Anthracen, Anthrachinon, 
Acetamidophenol, AcetylsalicylsSure, Camphersaureanhydrid, Benzimidazol, Benzol-1 ,2,4- 
tricarbonsaure, Biphenyl-2,2-dicarbonsaure, Bis(4-hydroxyphenyl)-sulfon, Dihy- 
droxyanthrachinon. Hydantoin, 3-Hydroxybenzoesaure, 8-Hydroxychlnolin-5-sulfonsaure- 
monohydrat, 4-Hydroxycumarin, 7-Hydroxycumarin, 3-Hydroxynaphthalin-2-carbonsaure, 

35 Isophthalsaure, 4,4-Methylen-bis-3-hydroxynaphthalin-2-carbonsaure, Naphthalin-1 ,8- 
dlcarbonsaureanhydrid, Phthalimid und dessen Kaliumsalz, Phenolphthalein. Phenothiazin, 



a) 

b) 
c) 

C ^\ 

W V*/ 

e) 
f) 
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Saccharin und seine Salzen, Tetraphenylmethan, Triphenylen. Triphenylmethanol oder eine 
Mischung aus mindestens zwei dieser Stoffe, seln. Bevorzugt 1st das Trennmittel ein 
wasseridsiiches, Im Vakuum verdampfbares, anorganisches 

198 44 367). wie Natriumchlorid, Kaliumchlorid, Lithiumchlorid, Natriumfluorid, Kallumfluorid. 
5 Lithiumfluorid, Calciumfluorid, Natriumalumlniumfluorid und Dinatriumtetraborat. 

QewShnllch wird Schritt e) bei einem Druck durchgefuhrt, der h6her als der Druck in den 
Schritten a) und b) und niedriger als der Atmospharendruck ist. 

Der bewegllche TrSger weist vorzugswelse ein Oder mehrere geschlossene MetailbSnder mit 
Oder ohne Polymer-Beschichtung oder ein oder mehrere Polyimid- oder Polyethylentereph- 

10 tJialatt)§nder auf. Der bewegliche Trager kann femer ein oder mehrere um eine Achse 
rotierende Scheib^n, Zyiinder oder andere rotationssymmetrische Kdrper aufweisen. 
Die mit SiOy beschichteten Alumtnlum-Rakes werden vom Ldsemittel des Trennmittels 
vorzugswelse durch Auswaschen und nachfolgendes RItrieren, Sedlmentleren. 
Zentrifugleren, Dekantleren oder EIndampfen getrennt Die mit SiOy beschichteten 

15 Aluminium-Rakes kdnnen femer nach dem Auswaschen des Im Lasemittel enthaltenen, 
geldsten Trennmittels zusammen mit dem Lasemittel elngefroren werden und nachfolgend 
einem Prozess der Gefriertrocknung unterzogen werden, wobei das Ldsemittel durch 
Sublimation unterhalb des Tripelpunktes abgetrennt wird und die trockenen Rakes In Form 
von einzeinen planparailelen Kdrpern zurQckblelben. 

20 Das kondensierte Silizlum-Suboxid entspricht der Formel SiOy mit 0,95 s y s 1,8, 
vorzugswelse mit etwa 1 ^ y S 1,5, wobel y-Werte von weniger als 1 durch einen 
SlllzlumQberschuss Im Verdampfemiateriai erzielt werelen. Verdampftes SiO kondensiert, 
auBer im Ultrahochvakuum, bei technlschen Vakua von einlgen 10^^ Pa immer als SiOy mit 1 
^ y < 1,8, insbesondere mit 1,1 < y < 1,5, da durch Ausgasung von Oberfiachen In 

25 Hochvakuumapparaturen immer noch Spuren von Wasserdampf vorhanden sind, welche mit 
dem reaktionsfreudigen SiO bei Verdampfungstemperatur reagieren. 

im einzeinen werden auf einen an den Verdampfern unter einem Vakuum von <0,5 Pa 
vorbellaufenden TrSger, der ein geschlossenes Metaliband seln kann, nacheinander ein 
Saiz, zum Beispiel NaCI, gefolgt von Schlchen aus Siliziumsuboxld (SiOy). Aiumlnium und 

30 SiOy aufgedampft. Die aufgedampften Dicken von Saiz ilegen bei etwa 20 bis 100 nm. 
bevorzugt bei 30 bis 60 nm, die von SiO, je nach Einsatzzweck des Produktes bei 10 bis 
1000 nm, die von Aluminium bei 5 bis 100 nm. Auf seinem weiteren Weg lauft der 
bandfarmige, zu einer Schielfe geschlossene TrSger durch dynamische Vakuumschleusen 
bekannter Bauart (vgl. US 6.270,840) in einen Bereich mit 1 bis 5 x 10* Pa, vorzugswelse 

35 600 bis 10* Pa und Insbesondere 10' bis 5 x 10^ Pa Druck und taucht dort in ein Abiasebad 
ein. Dabei sollte die Temperatur des Losungsmittels so gewShlt werden, dass seln 
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Dampfdaick im genannten Druckbereich liegt. Durch mechanische UnterstQtzung lost sfch 
die Trennmittelschicht schnell auf und die Produktschicht zerfallt zu Rcx:ken, die nun als 
Suspension inrj Losungsmittel vorliegen. Auf seinem weiteren Weg wird das Band getrocknet 
und von noch anhaftenden Verunreinigungen befreit, Es lauft durch eine zweite Gruppe von 
5 dynamischen Vakuumschleusen zuruck In den Bedampfungsraum, wo sich der 
Beschichtungsprozess mit Trennmittel und Produktschicht wiederholt. 
Die in beiden Fallen nun vorliegende Suspension aus Produktkorpern, Losemittel und darin 
gelostem Trennmittel wird nun nach bekannter Technik in einem weiteren Arbeitsgang ge- 
trennt. Hierzu wird der Produktkorper zuerst in der Flussigkeit konzentriert und mehrmals mit 
10 frischem Losemittel gespuit, um das gel6ste Trennmittel auszuwaschen. Danach wird durch 
Filtrieren, Sedimentieren, Zentrifugieren, Dekantieren oder Eindampfen das Produkt, das als 
noch nasser Feststoff vorliegt, abgetrennt und getrocknet. 

Die Abtrennung der planparallelen Korper nach dem Auswaschen an Atmosphare lasst sich 
schonend durchfuhren, indem die auf ca. 50% Festkorpergehalt aufkonzentrierte Suspension 

15 eingefroren wird und in bekannter Weise einer Gefriertrocknung bei etwa -10"G und 50 Pa 
Druck unterzogen wird. Zuruck bleibt die trockene Substanz als Produkt, welches den Stufen 
der Weiterverarbeitung durch Beschichten oder chemische Umwandlung unterzogen werden 
kann. \ 
Statt eines geschlossenen Bandes ist es moglich, das Produkt unter Verwendung eines ■ 

20 Rotationskorpers herzustellen, indem man die Schritte der.Bedampfung mit Trennmittel und 
SiOy, AI und SiOy dem Ablosen und Trocknen des Tragers nach DE-A-1 9952032 durchfuhrt. 
Der Rotationskorper kann hierbel eine oder mehrere Scheiben, ein Zylinder oder ein 
sonstiger rotationssymmetrischer Korper sein. 

Die nach ublicher Aufarbeitung erhaltenen, mit SiOy beschichteten Metallflakes, 
25 insbesondere Aluminium-Flakes, sind neu und stellen einen weiteren Gegenstand der 
vorliegenden Erfindung dar. 

Die vorliegende Erfindung betrifft daher auch ein Pigment, umfassend 

(A) gegebenenfalls eine aus einem MetatI bestehende Schtcht. 

30 (B) eine Schicht, die zwischen den Schichten A) und B) liegt und die aus Metall, Si und O 
besteht, und 

(C) mindestens eIne aus SiOy bestehende Beschichtung, wobei 0,95 s y £ 1 ,80. 
Die Dicke der Schicht (C) entspricht der Dicke der Schicht (C)» 

35 Fur die Weiterverarbeitung der mit SlOy beschichteten Metallflakes bleten sich verschiedene 
Varianten an: 
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Variante (1): Kalztnieren in einer nichtoxidativen Atmosphare (-> Schlcht (B)), Kalzlnieren in 
Gegenwart von Sauerstoff (SiOa -> SIO2) und gegebenenfalls Beschlchtung der erhaitenen 
Pigmente mit TiOa (TiO2/Si0a/Kem/SiO2/Ti02), wobei Kern = Schicht (B) Oder 
Sciiicht(B)/Schicht (A)/Schicht (B). 

5 

Variante (2): Kalzinieren in einer niclitoxidativen Atmosphare (-> Scliicfit (B)), Beschichtung 
der erhaitenen Pigmente mit TiOz (TiOa/SiOy/Kem/SiO/TiOa) und gegebenenfalls Kalzinieren 
in Gegenwart von Sauerstoff (SiOa SiO^ (Ti02^SiOa/Kem/SiOa/Ti02). 

1 0 Variante (3): Kalzinieren in einer nichtoxidativen Atmosphare (-> Schicht (B)), Beschichtung 
der erhaitenen Pigmente mit TiOg, Kalzinieren in etner nichtoxidativen AtmosphSre (-> 
Schicht (E)) (TiOa/Schicht (E)/SiOy/Kern/SiOy/Schicht (E)/Ti02) und gegebenenfalls 
Kalzinieren in Gegenwart von Sauerstoff (SiOa Si02) (TiOa^Schicht 
(E)/SiOa/Kem/SiOa/Schlcht (E)m02). 

15 

Variante (4): Beschichtung der erhaitenen Pigmente mit Ti02, Kalzinieren in einer 
nichtoxidativen Atmosphere Schicht (B) und Schicht (E)) (TiOa/Schicht 
(E)/SiOy/Kern/SiOy/Schicht (E)/Ti02) und gegebenenfalls Kalzinieren in Gegenwart von 
Sauerstoff (SiOg -> SiOa) (TiOa/Schicht (E)/SiOa/Kern/SiOa/Schicht (EVTiOa) 

20 

Die verschiedenen Vorgehensweisen werden anhand von Variante (1) und Variante (4) 
nSher eriautert: 

Variante (1) (TIOa/SlOy/Kern/SIOyn-fOa bzw. TIOi/SiOa/Kern/SiOa/TiOz): 
25 Die mit SiOy beschichteten Metallflakes werden in einer nichtoxidierenden Gasatmosph§re 
bei einer Temperatur von mehr als 600 "C, vorzugsweise im Bereich von 700 bis 1 1 00 °C fur 
mehr als 10 Minuten, bevorzugt fur mehrere Stunden, kalzlniert. Die Kalzinierung erfolgt in 
einer nichtoxidierenden Gasatmosphare, wie z. B. Ar und/oder He, wobei Ar bevorzugt ist, 
gegebenenfalls unter vermindertem Drucl<, vorzugsweise Kleiner als 700 Torr (0,9333 10® 
30 N/m% 

Die Plattchen werden anschllessend einer oxidativen Warmebehandlung unterzogen. Die 
Plattchen werden beispielsweise als SchQttgut Oder in einem FlieBbett bei einer Temperatur 
von mehr als 200*C, vorzugsweise von mehr als 400°C und insbesondere 500-1 000°C, mit 
35 Luft Oder einem anderen sauerstoffhaltigen Gas durchstrSmt. Nach mehreren Stunden ist 
das SiOy zu Si02 oxidiert. 
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Die Beschichtung der mit SiOa beschichteten Metallflakes mit TiOa kann nasschemisch, wie 
beispielsweise in WO93/08237 beschrleben, Oder mittels CVD-Verfahren, wie beispielsweise 
in DE-A-196 14 637 beschrleben, erfolgen. Vorzugsweise erfolgt die Bescliichtung der mit 
5 SiOa beschichteten Metallflakes nasschemisch. 

Zur Beschichtung werden die mit SiOa beschichteten Metallflakes in Wasser suspendiert und 
mit einem oder mehreren hydrolysierbaren Titansalzen bei einem fur die Hydrolyse 
geeigneten pH-Wert versetzt, der so gewahlt wird, dass die Titanoxide bzw. Titanoxidhydrate 
direkt auf den Partikein niedergeschlagen werden, ohne dass es zu Nebenfallungen kommt. 

10 Der pH-Wert wird ubiichenwelse durch gleichzeitiges Zudosieren einer Base konstant 
gehalten. Anschliessend werden die Pigmente abgetrennt, gewaschen und getrocknet und 
gegebenenfalls gegluht (kalziniert). Falls enA/unscht, konnen die Pigmente nach Aufbringen 
einzetner Beschichtungen abgetrennt, getrocknet und gegebenenfalls gegluht werden, um 
dann zur Ausfallung weiterer Schichten wieder resuspendlert zu werden. 

15 Die Titanoxidschichten sind beispielsweise in Analogie zu einem in DE-A-195 01 307 
beschriebenen Verfahren erhaltlich, indem man die Titanoxidschicht durch kontrollierte 
Hydrolyse von einen oder mehreren Metallsaureestern gegebenenfalls in Gegenwart eines 
organlschen Losungsmittels und eines baslschen Katalysators mittels eines Sol-Gel- 
Verfahrens erzeugt. Geeignete basische Katalysatoren sind beispielsweise Amine, wie 

20 Triethylamin, Ethylendiamin, Tributylamin, Dimethylethanolamin oder Methoxypropylamin. 

Das organische Losungsmittel 1st ein mit Wasser mischbares organfsches Losungsmittel, wie 
ein Ci.4-Alkohol, insbesondere Isopropanol. 

Geeignete Titansaureester werden aus der AlkyI- und Arylalkoholate, Carboxylate, mit 
Carboxylresten oder Alkylresten oder Arylresten substituierte Alkylalkoholate oder 
25 Carboxylate von Titan ausgewahlt. Bevorzugt ist Tetraisopropyltitanat. Des weiteren konnen 
Acetylacetonate und Acetoacetylacetonate von Titan eingesetzt werden, Bevorzugtes 
Beispiel dieses Metallsaureestertyps ist Titanacetylacetonat. 

Gemass einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung wird fur das 
Aufbringen der Titandioxidschichten das in US-A-3.553,001 beschriebene Verfahren 

30 verwendet. Zu einer auf etwa 50-1 00°C, insbesondere 70-80^C erhitzten Suspension des zu 
beschichtenden Materials wird langsam eine wassrige Titansatzlosung zugegeben, und es 
wird durch gleichzeitiges Zudosieren einer Base, wie z,B. wassrige Ammoniaklosung oder 
wassrige Alkalilauge, ein weitgehend konstanter pH-Wert von etwa 0,5 bis 5, insbesondere 
etwa 1 ,2 bis 2,5 eingehalten. Sobald die gewQnschte Schichtdicke der TiOa-Fallung erreicht 

35 ist, wird die Zugabe der Titansalzlosung und der Base gestoppt 
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Dieses, auch als Titrationsverfahren bezeichnete Verfahren zeichnet sich dadurch aus, dass 
ein Uberschuss an Titansalz vermieden wird. Das wird dadurch erreicht, dass man pro 
Zeiteinheit nur eine solche Menge der Hydrolyse zufuhrt. die fur die gleichmasslge 
Beschrchtung mit dem hydratisierten TiOa erforderlich 1st und wie pro Zeiteinheit von der 
5 verfugbaren Oberflache der zu beschichtenden Teilchen aufgenommen werden l<ann. Auf 
der Oberflache des Ausgangsplgments. bildet sich grundsatzlich die Anatas-Modifikation des 
TiOa. Durch Zusatz von gerlngen Mengen SnOa kann jedoch die Rutllstruktur erzwungen 
werden. Beispielweise kann. wie in WO93/08237 beschrieben, vor der Titandioxidfailung 
Zinndioxid abgeschieden werden. Das Produkt kann nach Qblicher Aufarbeitung durch 
10 ly/lahlen, Windsichten bzw, Sieben auf die gewQnschte Teilchengrosse gebracht werden und 
seiner weiteren Verwendung zugefUhrt werdehi 

Variante (4) (TlOz/Schlcht (E)/SiOy/Kern/SiOy/Schicht(E)/Ti02Ti02/Schicht 
(E)/Si02/Kern/Si02/Schicht (E)/Ti02): 

15 Die mit SiOy beschlchteten Metallf lakes werden, wie vorstehend in Variante (1) beschrieben, 
mIt Ti02 beschichtet. Wie vorstehend in Variante (1) beschrieben. werden dann die 
!\/letallflakes in einer nichtoxidierenden Atmosphare kalzlniert. Hierbei wird neben der Schicht 
(B) eine weitere Schicht (E) erzeugt, die durch Kalzlnieren von TiOa/SiOy in einer nicht- 
oxidierenden Atmosphare entsteht. Es wird angenommen, dass durch Kaizinieren von 

20 TiOa/SiOy in einer nicht-oxidierenden Atmosphare eine Zwischenschicht entsteht, die eine 
Anderung des Brechungsindexes bewirkt. Es kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, 
dass es sich bei der Zwischenschicht um keine durchgehende Schicht handeit, sondern nur 
einzelne Bereiche an der Grenzflache TiOa und SiOy eine Umwandlung erfahren, die die 
Anderung des Brechungsindexes bewirken, Des weiteren wird angenommen, dass die 

25 Anderung des Brechungsindexes auf der Reduktion von Ti02 mit SiOy beruht. 

Das Prinzip der Bildung von Schicht (E) beruht also darauf, dass durch Reduktion von TiOa 
mit SiOy eine Zwischenschicht erzeugt wird, die eine Anderung des Brechungsindexes 
bewirkt. Fur Ti02 konnte auch ein anderes Metalloxid, wie beispielsweise FoaOg. eingesetzt 
30 werden, das einen Brechungsindex grosser als 1 ,5 aufweist und durch SiOy reduziert werden 
konnte. 

Weitere bevorzugte Ausfuhrungsformen der vorliegenden Erfindung betreffen folglich 
Pigmente mit der Schichtenfolge Ti02/SiOy/Kern/SiOy/Ti02. wobei der Kern aus einer Schicht 
35 (B) Oder aus Schicht(B)/Schicht (A)/Schicht (B) besteht. wobei die Schicht (B) nur auf die 
parailelen Flachen, nicht auf die Seitenflachen der Schicht (A) aufgebracht ist, wobei die 
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SiOy-Schicht ebenfalis nur auf die parallelen Flachen, nicht auf die SeitenflSchen aufgebracht 
ist und die TiOa-Schicht auf die gesamte Oberfl§che aufgebracht ist, sowie mit der 
Schichtenfolge Tl02/Schicht (E)/SIOy/Kem/SIO/Schicht {E)/T\Oz), wobei der Kern aus einer 
Schicht (B) Oder aus Schlcht(B)/Schicht (A)/Schicht (8) besteht, wobei die Schicht (B) nur auf 
5 die parallelen Flachen, nicht auf die SeitenflSchen der Scliicht (A) aufgebracht ist. wobei die 
SiOy-Schicht und die Schicht (E) ebenfalis nur auf die parallelen Flachen, nicht auf die 
Seltenflachen aufgebracht sind und die TiPa-Schicht auf die gesamte OberflSche 
aufgebracht ist. Die Schicht (A) besteht in dieser Ausfuhrungsform vorzugsweise aus 
Aluminium. Die Schicht (B) leitet sich vorzugsweise von Aluminium ab. 

10 

Zur Erhohung der Wetterstabilitat und Lichtechtheit l<ann das SiOy in den vorstehend 
beschriebenen Pigmenten, wie vorstehend beschrieben, in SiOa umgewandelt werden. 

Das TIO2 kann, falls enA/unscht, mittels ublichen Verfahren zu Titansuboxiden reduziert 
1 5 werden (siehe beisplelsweise US-A-4,948.631 , JP H4-20031 , DE-A-1 961 8562 und DE-A-1 98 
43 014), 

Zu farbstarkeren und transparenteren Pigmenten kann man kommen, wenn man auf die 
TiOa-Schicht ein Metalloxid mit niedrigem Brechungsindex, wie SiOz, AI2O3, AlOOH, B2O3 
20 Oder eine Mischung daraus, bevorzugt SIO2 aufbringt, und auf letztere Schicht nochmals eine 
Ti02-Schicht aufbringt. 

Nachdem die mit SiOy beschlchteten Aluminlumf lakes, wie in Variants 1) beschrieben, In 
einer nichtoxidierenden Gasatmosphare bei einer Temperatur von mehr als 600 **C» 

25 vorzugsweise im Bereich von 700 bis 1100 ''C fur mehr als 10 Minuten. bevorzugt fQr 
mehrere Stunden, kalziniert worden sind, konnen die planparallelen Aluminiumflakes, wie In 
der europaischen Anmeldung Nr. 02405649.1 beschrieben, alternativ in einem gasdichten, 
auf maximal etwa 1500**C beheizbaren Reaktor, vorzugsweise als Schuttgut, mit einem 
kohlenstoffhaltigen Gas. ausgewahlt aus Alkinen wie z.B. Acetylen, Alkanen wie z.B. 

30 Methan, Alkenen, Aromaten, Ketonen Oder dergleichen sowie Gemischen davon, bei 500 bis 
1500*C, vorzugsweise 500 bis lOOO'C und zweckmaBig unter Sauerstoffausschluss, zur 
Reakiion gebracht werden. Zur Abmilderung der Reaktion kann dem kohlenstoffhaltigen Gas 
Inertgas, wie z.B. Argon Oder Helium, zugemischt werden. 



35 



Bei Drucken von weniger als etwa 1 Pa verlauft die Reaktion In der Regel zu langsam, 
wahrend Insbesondere bei weniger reaktiven kohlenstoffhaltigen Gasen oder hoher 
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VerdOnnung mit Inertgas durchaus bel DrOcken von bis zu etwa 4000 bar gearbeitet werden 
kann. wie sie z.B. In HIP-Anlagen ("Hot Isostatic Pressing") routinemaQig verwendet werden. 

Es ist moglicli, das gesamte SiOy zu SiC umzusetzen, vorzugsweise werden 5 bis 90 Gew.- 
5 % des SiOy zu SiC umgesetzt. Die Temperatur fur den Prozess der Umwandlung von SiOy 
zu SiC liegt zwischen 500*C und 1500°C, vorzugsweise 500°C bis 1000°C. bei einer 
Prozesszeit zwischen ca. einer und ca. zwanzig Stunden. Die Reaktlon findet von der 
Oberflache der planparallelen Korper ausgelnend statt und bildet somit keinen scharfen 
Obergang, sondern einen Gradienten. Das helsst. In dieser AusfQhrungsform bestelit die SiC 

1 0 enthaltende Schioht aus (SIOy)a und (SiC)b. wobei 0 ^ a < 1 und 0 < b ^ 1 , wobel nahe der 
Oberflache des Pigments b = 1 und a = 0 Ist bzw. nahe der GrenzflSche zum SiOySubstrat 
der Antell SIC sich 0 nahert. Die SlOy enthaltenden Korper sind ausreichend poros, urn eine 
derartige Reaktlon nicht nur auf die oberste MolekQIIage des SiOy zu beschranken. Gemass 
dieser Verfahrensvariante werden Pigmente mIt foigendem Schichtaufbau 

1 5 SiC/SiOy/Kem/SiOy/SiC erhalten, die durch Kalzinleren In Gegenwart von Sauerstoff in 

Pigmente mit foigendem Schichtaufbau SiC/SI02/Kem/SI02/SIC uberfuhrt werden konnen. 
Die nach diesem Verfahren erhaltenen Pigmente sind neu und bllden einen welteren 
Gegenstand der vorllegenden Erfindung. 

20 Anstatt der TiOa-Schlcht kann eine Kohlenstoffschicht, vorzugsweise elne diamantartlge 
Kohlenstoffschlcht bzw. ein diamantartiges Netzwerk, auf die mit SlOy bzw. SiOg 
beschlchteten Rakes mittels Qblichen Verfahren, wIe Sputtern, Laserverdampfung, 
Impulsentladungs-Rall-Gun, Kathoden-Llchtbogenabscheidung, Pulverubertragung in einem 
mechanisch oder magnetlsch geruhrten Tellchenbett und chemlsches Aufdampfen Im 

25 Fliessbett, aufgebracht werden. 

Die Beschichtung der mit SlOy bzw. SlOa beschlchteten Flakes mit einer diamantartigen 
Kohlenstoffschlcht bzw. eInem diamantartiges Netzwerk kann beisplelswelse nach einem In 
der EP-A-1 034320 beschriebenen Verfahren bzw, Vorrichtung erfolgen, umfassend 
die Bereitsteiiung eines kapazlllv gekoppelten Reaktorsystems. umfassen zwei Elektroden In 

30 einer evakulerbaren Reaktionskammer, 

das Posltlonieren einer Mehrzahl der Teilchen In der N§he einer der Elektroden; 
das Evakuleren der Kammer, 

das Einwlrkenlassen von Hochfrequenzenergie auf die in der Nahe der Teilchen befindllche 
Elektrode und das Erden der anderen Elektrode, 
35 das Elnfuhren einer kohlenstoffhaltigen Quelle, beisplelswelse Kohlenwasserstoffgasen, wie 
Acetyien, Methan, Butadlen und deren Mlschungen, In die Reaktionskammer, wodurch ein 



It 
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reaktive Spezies umfassendes Plasma in der Nahe der Mehrzahl der Teilchen gebildet wird, 
und weiterhin die Bildung einer lonenwolke um die geerdete Elektrode, 
das Bewegen der Flakes auf eine Weise, durch die deren Oberflachen den reaktiven 
Spezies im Plasma ausgesetzt wird, wahrend die Teilchen im wesentlichen in der 
5 lonenwolke gehalten werden. 

Das diamantartige Netzwerk kann aus Kohlenstoff bestehen und gegebenenfalls ein Oder 
mehrere Komponenten umfassen. die aus Wasserstoff , Stiokstoff. Sauerstoff, Fluor, Silicium, 
Schwefel, Titan und Kupfer bestehen. 

Die Dicke der (diamantartigen) Kohlenstoff schlcht betragt im allgemeinen 5 bis 100 nm, 
1 0 bevorzugt 20 bis 50 nm. 

Die nach diesem Verfahren erhaltenen Pigmente, C/SiOy/Kern/SiO/C bzw. ■ 
C/SiOa/Kern/SiOa/C, sind neu und bilden einen weiteren Gegenstand der vorliegenden 
Erfindung. 

15 Es ist weiterhin moglich, das fertige Pigment einer Nachbeschichtung oder Nachbehandlung 
zu unterziehen, die die Licht-, Wetter- und chemische Stabilitat weiter erhoht, Oder die 
Handhabung des Pigments, Insbesondere die Einarbeitung In unterschiedliche Medien/ 
erieichtert. Als Nachbehandlung bzw. Nachbeschichtung kommen belspielsweise die in DE- 
A-22 15 191, DE-A-31 51 354, DE--A-32 35 017 Oder DE*A-33 34 598 beschriebenen 

20 Verfahren in Frage. 

Auf die Titandioxidschicht kann gegebenenfalls eine SiOa-Schutzschicht aufgebracht werden, 
wofDr das folgende Verfahren angewendet werden kann: Zu einer auf etwa 50-1 00°C, 
insbesondere 70-80*'C erhitzten Suspension des zu beschichtenden Materials wird eine 
Natronwasserglaslosung zudosiert. Durch gleichzeitige Zugabe von 10 %-iger Salzsaure 

25 wird der pH-Wert bei 4 bis 10. vorzugsweise bei 6,5 bis 8,5 gehalten. Nach Zugabe der 
Wasserglaslosung wird noch 30 Minuten nachgeruhrt. 

Die erfindungsgemassen Pigmente zeichnen sich durch eine sehr gleichmassige Dicke aus, 
wodurch eine sehr hohe Farbreinheit und Farbstarke erreicht wird. 

Die erfindungsgemassen Pigmente sind fur alle ubiichen Zwecke venA/endbar, beispietsweise 
30 zur Farbung von Textilien, Polymeren in der l\/lasse, Lacken (inklusive Effektlacke, auch fOr 
den Automobilbereich). Glasuren fur Keramiken und Glaser und Druckfarben (inklusive 
Sicherheitsdruck). oder auch zum Beispiel fur Anwendungen in der Kosmetik und im 
Tintenstrahldruck, DIese Anwendungen sind aus Handbuchern bekannt, zum Beispiel 
"Industrielle Organische Pigmente" (W. Herbst und K. Hunger, VCH Verlagsgesellschaft 
35 mbH, Weinheim/New York, 2.. vollstandig uberarbeltete Auflage, 1 995 ). 
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Bei den erfindungsgemassen Pigmenten handelt es sich urn Interferenzpigmente 
(Effektplgmente), die goniochromatlsch sind und brillante, hochgesattigte (leuchtende) 
Farben ergeben. Sie eignen sich deshalb ganz besonders gut zur Kombination mit ubiichen, 
transparenten Pigmenten. zum Beispiel mit organischen Pigmenten, wie beispielsweise 
5 Dil<etopyrrolopyrrolen, Chinacridonen. Dloxazinen, Perylenen, isoindolinonen, usw. Das 
transparente Pigment Icann dabei eine ahnliche Farbe wie das Effel<tpigment besitzen. 
Besonders interessante Kombinationseffel<te ergeben sich aber in Analogie beispielsweise 
zu EP 388 932 Oder EP 402 943, wenn die Farbe des transparenten Pigments und diejenige 
des Effektpigments kompfementar sind. 
10 Die erfindungsgemassen Pigmente konnen vorzugiich zum Pigmentieren von 
hochmolekularem organischem Materia! verwendet werden. 

Das hochmolekulare organische Material, zur Pigmentierung dessen die erfindungs- 
gemassen Pigmente oder Pigmentzusammensetzungen venwendet werden konnen, kann 
naturlicher oder kunstlicher Herkunft sein* Hochmolekulare organische Materialien welsen 

15 ublichen/veise Molekulargewichte von zirka 10^ bis 10^ g/mol oder noch mehr auf. Es kann 
sich zum Beispiel um Naturharze, trocknende 6le, Gummi oder Casein oder davon 
abgewandelte Naturstoffe. wie Chlorkautschuk, olmodifizierte Alkydharze, Viscose, um 
Celluloseether oder Ester, wie Ethylcellulose, Celluloseacetat, Ceilulosepropionat, 
Celluioseacetobutyrat oder Nitrocellulose handein, insbesondere aber um vollsynthetische 

20 organische Polymere (Duroplaste und Thermoplaste), wie sie durch Polymerisation, 
Polykondensation oder Polyaddition erhalten werden. Aus der Klasse der Polymerisations- 
harze seien in erster Linie Polyolefine, wie Polyethylen, Polypropylen oder Polyisobutylen, 
ferner substituierte Polyolefine, wie Polymerisate aus Vinylchlorid, Vinylacetat. Styrol, 
Acrylnitril, Acrylsaure- oder Methacrylsaureester oder Butadien, sowie Copolymerisate der 

25 enA/ahnten Monomeren, wie insbesondere ABS Oder EVA, genannt, 

Aus der Reihe der Polyadditionsharze und Polykondensationsharze seien die 
Kondensationsprodukte von Formaldehyd mit Phenolen, die sogenannten Phenoplaste, und 
die Kondensationsprodukte von Formaldehyd mit Harnstoff, Thioharnstoff und Melamin, die 
sogenannten Aminoplaste, die als Lackharze verwendeten Polyester, und zwar sowohl 

30 gesattigte, wie zum Beispiel Alkydharze, als auch ungesattigte, wie beispielsweise 
Maleinatharze, ferner die linearen Polyester und Polyamide. Polyurethane oder Silikone 
genannt. 

Die en/vahnten hochmolekularen Verbindungen konnen einzein oder in Gemischen, als 
plastische Massen oder Schmelzen vorliegen. Sie konnen auch in Form ihrer Monomeren 
35 Oder Im polymerisierten Zustand in geloster Form als Filmbildner oder Bindemittel fur Lacke 
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Oder Druckfarben vorliegen, wie zum Belsplel Leinolfimis, Nitrocellulose. Alkydharze, 
Melaminharze und Harnstoff-Formaldehydharze oder Acrylharze, 

Je nach Verwendungszweck erweist es sich als vorteilhaft, die erfindungsgemassen 
Effektpigmente oder Effektplgmentzusammensetzungen als Toner oder in Form von 
Praparaten zu venA^enden. Je nacli Konditionlerverfatiren oder Applikationszweck kann es 
von Vorteil sein, dem Effektpigment gewisse Mengen an textun/erbessemden Mittein vor 
Oder nach dem Konditionierprozess zuzufugen, sofern diese keine negative Wlrkung bei der 
Verwendung der Effektpigmente zur Farbung von hochmolekularen organisclien Materialen, 
insbesondere Polyethylen, haben. Als solche kommen insbesondere Fettsauren mit 
mindestens 18 C-Atomen, beispielsweise Stearin- oder Behensaure, oder deren Amide oder 
Metallsaize, insbesondere Mg-Salze, sowie Welchmacher, Wachse, Harzsauren; wie 
Abietinsaure, Kolophoniumseife, Alkylphenole oder aliphatische Alkoliole, wie Stearylalkohol 
Oder aliphatische 1 ,2-Dihydroxyverbindungen mit 8 bis 22 C-Atomen, wie 1,2-Dodecandiol, 
ferner modifizierte Kolophoniummalelnatharze oder Fumarsaurekolophoniumharze in 
Betracht. Die texturverbessernden Mittel werden vorzugswelse in Mengen von 0,1 bis 30 
Gew.-%, insbesondere 2 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Endprodukt. zugesetzt. 
Die erfindungsgemassen Effektpigmente konnen in beliebiger farberisch wirksamer Menge 
dem zu pigmentierenden hochmolekularen organischen Material zugesetzt werden. 
Zweckmassig ist eine pigmentierte Stoffzusammensetzung, enthaltend ein hochmolekulares 
organisches Material und von 0,01 bis 80 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 30 Gew.-%, bezogen 
auf das hochmolekulare organische Material, eines erfindungsgemassen Effektpigments. 
Vielfach konnen in der Praxis Konzentrationen von 1 bis 20 Gew.-%, Insbesondere um zirka 
1 0 Gew.-% venA/endet werden. 

Bei hohen Konzentrationen, zum Beispiel solchen uber 30 Gew,-%, handelt es sich meist um 
Konzentrate („masterbatches"), welche als Farbmittel zur Erzeugung von Pigmentierungen 
mit niedrigerem Pigmentgehalt venA^endet werden konnen. Die erfindungsgemassen 
Pigmente weisen dabei eine ausserordentlich tiefe Vlskositat in ubilchen FormuHerungen auf, 
so dass diese gut verarbeitbar bleiben. 

Zur Pigmentierung von organischen Materialen konnen die erfindungsgemassen 
Effektpigmente einzein gebraucht werden. Es ist aber ebenfalls moglich, zwecks Erzielung 
verschiedener Farbtone oder Farbeffekte den hochmolekularen, organischen Stoffen neben 
den erfindungsgemassen Effektpigmenten andere farbgebende Bestandteile wie Weiss-, 
Bunt-, Schwarz- oder Effektpigmente in beliebigen Mengen zuzufugen, Werden 
Buntpigmente im Gemisch mit den erfindungsgemassen Effektpigmenten eingesetzt, so 
geschieht dies bevorzugt In einer Gesamtmenge von 0,1 bis 10 Gew.-%, bezogen auf das 
hochmolekulare organische Material. Eine besonders hohe Goniochromatizitat besitzt die 
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bevorzugte Kombination eines erfindungsgemSssen Effektpigments mit einem Buntplgment 
anderer, insbesondere komplementarer Farbe. wobei Ausmrbungen des Effektpigments und 
Ausfarbungen des Buntplgments bei eInem Messwinkel von 10" einen Farbtonunterschled 
(AH*) von 20 bis 340, Insbesondere von 150 bis 210 aufweisen. ' 

bevorzugt werden die erfindungsgemassen Effektpigmente mit transparenten 
Buntpigmenten kombiniert. wobei die transparenten Buntpigmente sowohl im gleichen 
Medium wie die erfindungsgemassen Effektpigmente als aucti In einem benachbarten 
Medium vorlianden sein konnen. Beispiel einer Anordnung, wo das Effektpigment und das 
Buntplgment mit Vorteil in benaclibarten Medien vorliegen. ist eine mehrschichtlge 
Effektlacl<ierung. 

Die Pigmentierung der hoclimolekularen. organisciien Substanzen mit den erfindungs- 
gemassen Pigmenten erfolgt belspielsweise derart, dass man ein solches Pigment, 
gegebenenfalls in Form eines Masterbatches. diesen Substraten unter Verwendung von 
Waizwerken. IVIiscti- Oder IVIahlapparaten zumischt Das pigmentierte Material wird hierauf 
nach an sicli bekannten Verfahren wie Kalandrieren, Pressen. Strangpressen. Strelchen, 
Giessen oder Spritzgiessen in die gewQnsclite endgOltige Form gebracht. Alle in der Kunst- 
stoffindustrie ubiichen Zusatze, wie belspielsweise Weiciimacher. Fullstoffe oder 
Stabilisatoren, kSnnen in gebrauchlichen Mengen vor oder nach der Einverleibung des 
Pigments In die Polymeren eingearbeitet werden. Insbesondere Ist es erwunscht, zur 
Herstellung von niclit starren Formlingen oder zur Verrlngerung ihrer Sprodigkeit den 
hochmolekularen Verbindungen vor der Verformung Weichmacher, zum Beispiel Ester der 
Phosphors§ure, Plitlialsaure oder Sebacinsaure, einzuverleiben. 

Zum Pigmentieren von Lacken und Druckfarben werden die hochmolekularen organlschen 
Materialien und die erfindungsgemassen Effektpigmente. gegebenenfalls zusammen mit 
ubiichen Zusatzstoffen wie belspielsweise FQIImittein, anderen Pigmenten, Siccativen oder 
Weichmachern, in einem gemeinsam organlschen Losungsmlttel oder Ldsungsmittelgemlsch 
fein disperglert bzw. gelost. Man kann dabei so verfahren. dass man die einzelnen 
Komponenten fur sich oder auch mehrere gemeinsam dlspergiert bzw. I6st, und erst hierauf 
alle Komponenten zusammenbringt. 

Bei der Dispergiemng eines erfindungsgemassen Effektpigments in das zu pigmentlerende 
hochmolekulare organische Material, sowie bei der Verarbeitung einer erfindungsgemassen 
Pigmentzusammensetzung, werden bevorzugt Bedingungen eingehalten, unter welchen nur 
relativ schwache Scherkrafte auftauchen. so dass das Effektpigment nicht in klelnere 
Bruchstucke zertellt wird. 

Die erhaltenen Farbungen. belspielsweise in Kunststoffen, Lacken oder Druckfarben, 
bevorzugt In Lacken oder Druckfarben. besonders bevorzugt in Ucken, zeichnen sich durch 



17 



vorzugllche Elgenschatten aus. insbesondere durch ausgesprochen hohe Sattigung, 
ausgezeic^neten Echtheiten und hohe Goniochromatizitat. 

Handelt es slch belm zu pigmentierenden hochmolekularen Material urn einen Lack, so 
handelt es slch Insbesondere um einen Speziallack, ganz besbnders bevorzugt um einen 



Die erfindungsgemSssen Effektplgmente eignen slch auch zum Schminken der Lippen oder 
der Haut und zum FSrben der Haare oder der NSgel. 

EIn weiterer Gegenstand der Erfindung 1st somit ein kosmetisches Praparat oder 
Zubereltung, enthaltend von 0.0001 bis 90 Qew.-% eines erfindungsgemassen Pigments. 
10 Insbesondere Effektlgments. und von 10 bis 99.9999 % eines kosmetisch geeigneten 
Tr^germaterials. bezogen auf das Qesamtgewichl des kosmetischen Praparates oder der 
Zubereltung. 

Bel diesen kosmetischen PrSparaten oder Zubereitungen handelt es slch belspielswelse um 
LIppenstitte, Wangenschmlnke. Make up-Gaindlagen. Nagellacke und Haarshampoos. 

15 Die erfindungsgemassen Pigmente kSnnen einzeln oder auch als Mischungen eingesetzt 
werden. Es 1st ausserdem auch mogllch. erfindungsgemasse Pigmente zusammen mit 
anderen Pigmenten und/oder Farbstoffen, zum Belspiel in Kombinationen wie oben 
beschrieben oder wIe in kosmetischen Praparaten bekannt. einzusetzen. 
Vorzugswelse enthalten die erfindungsgemassen kosmetischen Praparate und 

20 Zubereitungen das erfindungsgemSsse Pigment in einer Menge zwischen 0,005 und 50 
Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewlcht des Praparates. 

Als Tragermaterialien fflr die erfindungsgemassen kosmetischen Praparate und 
Zubereitungen kommen die Qblichen In derartigen MIttein venwendeten Materiaiien in Frage. 
Die erfindungsgemassen kosmetischen Praparate und Zubereitungen konnen zum Belspiel 

25 In Fomn von Stiften. Salben, Cremes. Emulslonen, Suspensionen. Disperslonen. Pulvern 
Oder Losungen vorilegen. Es handelt slch belspielswelse um LIppenstlfte. Mascarapraparate. 
Wangenschmlnken, Udschatten. Make up-Grundlagen. Eyeliners, Pulver oder Nagellacke. 
Wenn die Praparate In Form von Stiften. zum Belspiel Uppenstiften. Udschatten. Wangen- 
schmlnken Oder Make up-Qrundlagen vorilegen. so bestehen diese Praparate zu einem 

30 erhebfichen Tell aus Fettkdrpem, die aus einem oder mehreren Wachsen bestehen kdnnen. 
belspielswelse Ozokerlt. Lanolin. Lanolinalkohol. hydriertes Unolln. acetyllertes Lanolin. 
Lanollnwachs. Blenenwachs. Candellilawachs. mikrokristalllnes Wachs, Carnaubawachs. 
Cetylalkohol, Stearylalkohol. Kakaobutter. Lanollnfettsauren, Petrolatum, Vaseline, bel aS^C 
feste Mono-. Dl- oder Triglyceride oder -Fettester, Slllkonwachse. wIe Methyloctadecan-oxy- 

35 polysltoxan und Poly(dlmethylslloxy)stearoxyslloxan. Stearinsauremonoelhanolamin, 
Colophan und Derivate davon. wIe Glykolabletate und Glycerinabletate. bel 25°C feste 
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hydrierte die, Zuckerglyceride und Oleate, Myristate. Lanolate, Stearate und 
Dihydroxystearate von Calcium. Magnesium. Zirkonium und Aluminium^ 
Der Fettkdrper kann auch aus einer Mischung aus mindestens einem Wachs und minde- 
stens einem 6l bestehen. wobei in diesem Falle zum Belspiel die folgenden 6le in Betracht 

6 kommen: Paraffinoi. Purceiiinoi. remydrosquaien, Sussmandeidi. Avocadooi, 
Callophyllumol, Rizinusol, Sesamol, Jojobaol, MIneralole mit einem Siedepunkt zwischen 
zlrka 310 und 410°C. Silikonole, wie DImethylpolysiloxan, Linolalkohol, Llnolenalkohol, 
Oleylalkohol, Getreidekeimole, wie WeizenkeimSI, Isopropyllanolat, Isopropylpalmitat, 
Isopropylmyristat, Butylmyristat, Cetylmyristat, Hexadecylstearat, Butylstearat, Decyloleat, 

10 Acetylglyceride, Octanoate und Decanoate von Alkoholen und Polyalkoholen. zum Beispiel 
von Glykol und Glycerin, Rizinoleate von Alkoholen und Polyalkoholen. zum Beispiel von 
Cetylalkohol, Isostearylalkohol. Isocetyllanolat, Isopropyladipat, Hexyllaurat und 
OctyldodecanoL 

Die Fettkorper in diesen Praparaten in Form von Stiften konnen allgemein bis zu 99,91 

1 5 Gew.-% des Gesamtgewichtes des Praparats ausmachen. 

Die erfindungsgemassen kosmetisclien Praparate und Zubereitungen konnen zusatzlich 
weitere Bestandteile enthalten, wie zum Beispiel Glykole, Polyethylenglykole, 
Polypropylenglykole, Monoalkanolamide, ungefarbte polymere, anorganische oder 
organlsche Fullstoffe, Konservierungsmittel, UV-Filter oder andere in der Kosmetik iibliche 

20 Hilfsstoffe und Additive, 

Es handett sich beispielsweise um ein naturliclies oder ein synthetisches oder ein 
partialsynthetisclies Di- oder Triglycerid, ein Mineralol, ein Siiikonol, ein Wachs, einen 
Fettalkohol, einen Guerbet-Alkohol oder dessen Ester, einen lipophilen funktionellen 
kosmetischen Wirkstoff einschliesslich Sonnenschutzfilter oder eine Mischung dieser Stoffe. 

25 Ein fur die Hautkosmetlk geeigneter lipophiler funktioneller kosmetischer Wirkstoff, eine 
Wirkstoffzusammensetzung oder ein Wirkstoffextrakt Ist ein Inhaltsstoff oder ein Gemisch 
von Inhaltsstoff en, welches fOr die dermale oder topische Verabreichung zugelassen ist. 
Beispielhaft seien aufgefQhrt: 

Wirkstoffe, die eine reinigende Wirkung an der Hautoberflache und den Haaren 

30 bewirken. Hierzu zShien alle Substanzen, die der IHautreinigung dienen, wie die, Seifen, 

Syndets und teste Stoffe; 

Wirkstoffe mit deodorierender und schweisshemmender Wirkung: hierzu zShlen 
Antiperspirantien auf Basis von Aluminium- oder Zinksalzen, Deodorantien. die 
bakterizlde, bzw. bakteriostatische deodoriende Substanzen, wie zum Beispiel Triclosan, 
35 Hexachlorophen, Alkohole und kationaktive Substanzen enthalten, wie zum Beispiel 

quaternare Ammoniumsaize und Geruchsabsorber, wie zum Beispiel ®Grillocin 



(Komblnation von ZInkrIzlnoleat und verschiedenen Zusatzen) Oder Triethylzltrat, 
gegebenenfalls in Kombination mit einem Antioxidans. wie zum Beisplel 
Butylhydroxytoluol) oder ionenaustauschharze; 

WIrkstoffe. die einen Schutz gegen Sonnenllcht bleten (UV-Rlter): geeignete Wirkstoffe 
««..>«. . MtwwM^wMiK.wi. ^ «wiii<3wi«»«ia9 /, vjio u v-ouaiiiuiiy «ius aem sonneniictit 
absorbieren und in Winne umwandein kdnnen. Je nach der gewunschten Wirkung sind 
folgende Lichtscliutzmittel bevorzugt: Lichtschutzmlttel, die selektiv Sonnenbrand 
erzeugende energiereiclie UV-Stralilung im Bereich von zirka 280 bis 315 nm 
absorbieren (UV-B-Absorber) und den ISngenwelligen Bereich von zum Beisplel 315 bis 
400 nm (UV-A-Bereicii) transmittieren. sowie LIclitschutzmittel, welciie nur die. 
langenwellige Strahlung des UV-A-Berelchs von 315 bis 400 nm absorbieren (UV-A- 
Absorber). 

Geeignete Liclitecliutzmittei sind zum Beisplel organische UV-Absorber aus der Klasse 
der p-Aminobenzoesaurederivate. Salicylsaurederivate, Benzophenonderivate, 
Dibenzoyimetiianderivate, Diphenylacrylatderivate. Benzofuranderivate, potymere UV- 
Absorber, enthaltend eine oder mehrere sillcium-organlsche Rests, Zimtsaurederivate, 
Campherderlvate, Trlanllino-s-trlazinderlvate, Phenylbenzimldazolsulfonsaure und deren 
Saize, Menthyl-Anttiranilate. Benzotiiazolderivate, und/oder ein anorganlscfies 
MIkropigment ausgewahit aus mit Aluminiumojdd oder Sillciumdioxld umhulltem TiOa, 
ZInkoxid Oder Glimmer. 

Wirkstoffe gegen Insekten ("repellents") sind Mittel, die verhindern sollen. dass Insekten 
die Haul berQhren und dort aktiv warden, Sle vertrelben die TIere und verdampfen 
langsam. Am hSufigsten venwendeter Repellent 1st Dethyltolulamid (DEET), Weitere 
gebraucliliclie Repellentien sind beispielweise In "Pflegekosmetik" (W. Raab und U. 
Kindl, Gustav-Rscher-Verklag Stuttgart/New York 1991) auf Seite 161 zu finden. 
Wirkstoffe zum Schutz gegen chemische und mechanische Einwirkungen: dazu gehoren 
alle Stoffe, die eine Barriere zv^dschen der Haut und der Susseren Noxe bilden, wie zum 
Beisplel Paraffinole. Silokondle, PflanzenOle, PCL-Produkte und Lanolin zum Schutz 
gegen wSssrige Losungen, Filmbildner, wie Natriumalglnat, Triethanolaminalginat. 
Polyacrylate. Polyvinylalkohol oder Zelluloseether gegen die EInwIrkung organischer 
L5sungsmittel, oder Substanzen auf der Grundlage von Mineraldlen, PflanzenSlen oder 
Sllikonolen als "Schmiennittel" gegen steurke mechanische Beanspruchungen der Haut; 
Feuchthaltesubstanzen: als Feuchthalteregulatoren ("moisturizer") finden zum Beispiel 
folgende Stoffe Venwendung: Natriumlactat. Hamstoff. Alkohole, Sorbit, Glycerin, 
Propylenglykol, Kollagen, Eiastin oder Hyaluronsaure; 
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Wirkstoffe mit keratoplastischem Effekt: Benzoytperoxid. Retinsaure. kolloidaler 
Schwefel und Resorcin; 

Antimikrobielle MIttel, wie zum Beispiel Triclosan oder quatemare Ammonium- 
verbindungen; 

5 - Dermal applizierbare olige oder ollosliche Vitamins Oder Vitaminderivate: zum Beispiel 
Vitamin A (Getinol in Form der freien Saure oder ihrer Derivate), Panthenol, 
Pantothensaure, Folsaure, und Kombinationen davon, Vitamin E (Tocopherol), F; 
essentielle Fettsauren; oder Niacinamid (Nicotlnsaureamid); 

Placentaextrakte auf Vitaminbasis: Wirkstoffzusammensetzungen vor allem mit Vitamin 
10 A, C, E, Bi, B2, Be. B12, Folsaure und Biotin, AmlnosSuren und Fermenten sowie 

Verbindungen der Spurenelemente Magnesium, Slllclum, Phosphor, Calcium, Mangan, 
Eisen oder Kupfer. 

Skin Repair Komplexe: erhaltlich aus Inaktlvlerten und deslntegrierten Kulturen von 
Bakterien der Bifidusgruppe; 
15 - Pflanzen und Pflanzenextrakte: wIe zum Beispiel Arnika, Aloe. Bartflechte, Efeu, 
Brennessel, Ginseng, Henna, Kamllle. Ringelblume, Rosmarin, Salbei. Schachtelhalm 
Oder Thymian; 

Tierische Extrakte: wIe zum Beispiel Gel6e royale, Propolis, Proteine oder 
Thymusextrakte; 

20 - dermal applizierbare kosmetische Ole: Neutralole vom Typ Miglyol 812, Aprikosenkerndl, 
Ayocadool, Babassuol, Baumwollsamenol, Borretschol, Distelol, ErdnussSI, Gamma- 
Oryzanol, Hagebuttenkernol, Hanfol, Haselnussol, Johannisbeersamenol, JojobadI, 
Kirschkernol, Lachsol, Leinol, Maiskeimol, Makadamianussol, Mandelol, Nachtkerzendl, 
Nerzol, Olivenol, Pekannussol, Pfirsichkernol, Pistazienkernol, Rapsdl, Relskelmol, 

25 Rizinusol, Saflorol, Sesamol, Sojaol, Sonnenblumennol, Teebaumol, Traubenkerndl oder 

WeizenkeimoL 

Die Praparate in Form von Stiften sind vorzugsweise wasserifrei, konnen jedoch in 
bestimmten Fallen eine gewlsse Menge Wasser enthalten, die im allgemeinen jedoch 40 
Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht des kosmetlschen PrSparates, nicht uberstelgt. 
30 Wenn die erfindungsgemassen kosmetischen Praparate und Zubereitungen in Form von 
halbfesten Produkten, d.h. als Salben oder Cremes, vorliegen, konnen sie ebenfalls 
wasserfrei oder wassrig sein. Es handelt sich beispielsweise um Mascaras, Eyeliner, Make 
up-Grundlagen, Wangenschminken, Lidschatten Oder Mittel zur Behandlung von Augen- 
ringen. 

35 Wenn diese Salben oder Cremes anderselts wassrig sind, handelt es sich insbesondere um 
Emulsionen des Wasser-in-6l-Typs oder des 6l-in-Wasser-Typs, die abgesehen von dem 



21 

Pigment 1 bis 98.8 Gew.-% der Fettphase, 1 bis 98,8 Qew.-% der wSssrigen Phase und 0,2 
bis 30 Gew.-% eines Emulgiermlttels enthalten. 

Auch diese Salben und Cremes kdnnen weitere Qbliche Zusatze enthalten, wie z. B. 
Duftstoffe. Antioxidantien. Konservierunasmittel. Gelbildner. UV-RitAr. ParhfttnffA Pirtmonf^ 
5 Perlglanzmlttel. ungefarbte Polymere sowie anorganlsche Oder organische FQilstoffe. 

Wenn die Praparate In Form eines Puders vortiegen, bestehen sie im wesentiichen aus 
einem mineralischen bzw. anorgarilschen oder organischen FQIistoff, wIe zum Belspiel 
Talkum. Kaolin. Starke. Polyethylenpulver oder Polyamidpulver, sowie Hiifsstoffen wie 
Bindemittein, Farbstoffen usw. 
10 Solche Prdparate kdnnen ebenfalls verschledene in der Kosmetik Qbliche Hllfsstoffe 
enthalten, wIe Duftstoffe, Antioxidantien, Konservlerungsmittel usw. 

Wenn es sich bei den erfindungsgemdssen kosmetlschen Prdparaten und Zubereltungen um 
Nagellacke handelt, so bestehen sie Im wesentiichen aus Nitrocellulose und einem 
natOrlichen oder synthetischen Polymer In Form einer Ldsung in einem Ldsungsmlttelsystem, 
15 wot>ei diese Ldsung gegefc>enenfalls andere iHilfsstoffe. wIe zum Beispiel Perlglanzmlttel, 
enthdit. 

Bei dieser AusfOhrungsfonn liegt das gefdrbte Polymer in einem Anteil zwischen ziilca 0.1 
und 5 Gew.-% vor. 

Die erfindungsgemSssen kosmetlschen Praparate und Zubereltungen kdnnen auch zum 
20 Farben von Haaren venwendet werden, wobel sie in diesem Fall in Fonn von Shampoos, 
Cremes oder Gelen eingesetzt werden. die aus den in der Kosmetikindustrie Qbllchen 
Grundstoffen aufgebaut sind, und ein erflndunggemasses Pigment enttialten. 
Die Herstellung der erfindungsgemassen kosmetlschen PrSparate und Zubereltungen erfolgt 
auf Qbliche Welse, beisplelswelse durch Vemiischen oder VerrQhren der Komponenten, 
25 gegebenenfalls unter Enn/Snnen. so dass die MIschungen schmelzen. 

Die nachfolgenden Beispiele erlSutem die Erfindung ohne deren Umfang einzuschranken. 

Beisplele 
Belspiel 1 

30 Eine Schicht aus etwa 50 nm NaCi wird in eIner Vakuumkammer bei einem Dmck klelner als 
etwa 10"* Pa auf einen metalilschen trSger aufgedampft. Anschliessend werden bei dem 
glelchen Dmck nachetnander folgende Materlallen aufgedampft: SIO. Al und SiO, wodurch 
auf dem Metallband ein Film mit dem folgenden Schlchtaufbau erzeugt wird: 
SiO (270 nm)/AI (40 nm)/SiO (270 nm) 

35 Anschliessend wird das Trennmlttel in Wasser aufgeldst, wobel sIch Rocken vom Substrat 
ablosen. Die erhaltene Suspension wird bei AtmosphSrendruck durch RItrleren konzentrlert 
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und mehrmals mit entlonisiertem Wasser durchspult, um vorliegende Na*- und Cl'-lonen zu 
entfernen. Nach dem Trocknen werden mit SiO beschichtete Aluminiumflakes erhalten, die 

9!a.riZ8riu6 iTioici!iiSi€;ilu Fcirberi zeigen. 

Diese Flakes werden anschliessend unter einer Argonatmosphare mit einem 
5 Temperaturgradienten von 1 00°C/Minute auf bis zu 750^C, das heisst Qber den 

Schmelzpunkt von Aluminium, erhitzt. Die erhaltenen Flakes zelgen eine matte gelb-grune 
Farbe und sind teilweise transparent. 

Die derart erlnaltenen Pigmente werden in bekannter Weise mit Titahdioxid (20 nm) 
nasscliemisch beschichtet. Das heisst, die erhaltenen Pigmente werden in vollentsalztem 

1 0 Wasser suspendiert und auf 75 erhltzt. Zu der Suspension wird eine wassrige TiCU- 
Losung zudosiert. Der pH-Wert wird wahrend der gesamten Zugabe mit 32 %-iger NaOH- 
Ldsung bei 2,2 gehalten, Nach beendeter Zugabe wird zur Vervollstandigung der Fallung 30 
l^inuten bei 75 "^C nachgeruhrt. Es werden Pigmente mit glanzenden gelb-grQnen Farben 
erhalten. die Farbflop zeigen. 

1 5 Zur Erhohung der Wetterechtheit bzw* Lichtechtheit konnen die Pigmente als Schuttgut 

wahrend zwei Stunden in einem Ofen, welcher mit auf 200^*0 erhitzter Luft durchstromt wird, 
auf 200''C erhitzt. 

Beispiei 2 

20 Im Hochvakuum werden In dieser Reihenfolge eine Schicht aus TiOg (50 nm), SiO (270 nm), 
Al (50 nm), SiO (270 nm) und TiOg (50 nm) auf eine Glasplatte sublimiert. Eine Probe wird 
als Referenzprobe (Probe 1) venA/endet, die andere Probe (Probe 2) wird In einer 
Argonatmosphare 0,5 Stunden auf 700°C erhitzt. 

Die Reflektionsfarben (L*-, a*-, b*-, c*- und h-Werte (CIELAB-System)) bei 10 Grad, 30 Grad 
25 und 50 Grad der Proben 1 und 2 sind In der nachfolgenden Tabeile aufgefuhrt: 



Probe 


Kalzinleren 


Beobachtungswinkel 
[Grad] 


L* 


a* 


b* 


c* 


h 


1 


nein 


10 


98 


9,7 


5,2 


11 


28,1 


1 


nein 


30 


99,5 


0.2 


15.8 


15,8 


89,1 


1 


nein 


50 


100 


-8,5 


16,5 


18,6 


117 


2 


ja 


10 


70 


-6.4 


-3,0 


7 


205 


2 


ja 


30 


68,4 


-11.7 


-7,6 


13.9 


213 


2 


Ja 


50 


64.8 


-13.8 


-16,8 


21.7 


230,6 
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PatontansprQche 



1> Pigment, umfassend 

(A) gegebenenfalls eine aus einem Metail bestehende Schicht, 
5 (B) mindesiens eine Schichi, die zwischen den ticnichten (A) und (C) llegt, sofem eine 

Schicht (A) vorhanden ist, und aus dem Metail, SI und O besteht, und 

(C) mindestens eine aus SiOy bestehende Schicht auf der Schicht (B), wobei 
0,95^y^1,8. 

10 2. Pigment, umfassend 

(A) gegebenenfalls eine aus einem Mietail bestehende Schicht, 

(B) mindestens eine Schicht, die zwischen den Schichten (A) und (C) liegt, sofem eine 
Schicht (A) vorhanden Ist, und aus dem Metati, Si und O besteht, und 

(C) mindestens eine aus SiOg bestehende Schicht auf der Schicht (B). 

15 

3. Pigment nach Anspruch 1 oder 2, wobei das IVIetall aus Ag, Al, Cu, Cr, Mo, Nl, Tl und 
deren Legiemngen, insbesondere Aluminium ausgewdhit wird. 

4. Pigment nach einem der AnsprOche 2 oder 3, umfassend 
20 (C1) eine aus SiOa bestehende Schicht, 

(B) eine Schicht, die zwischen den Schichten (A) und (B) liegt und aus dem IVIetall, SI 
und O besteht, und 

(C2) eine aus SiOa bestehende Schicht. 

25 5. Pigment nach einem der AnsprQche 1 oder 3, umfassend 
(CI) eine aus SiOy bestehende Schicht, 

(B) eine Schicht, die zwischen den Schichten (A) und (B) liegt und aus dem l\/letall, SI 
und O besteht, und 

(C2) eine aus SlOy bestehende Schicht, wobei 
30 0,95 5 1,8. 

6. Pigment nach einem der AnsprQche 4 oder 5, umfassend 

(D) eine weltere Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, Insbesondere TiOa. 
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7. Pigment nach Anspruch 6, umfassend 

(D1) eine Schtcht aus einem Material mit hoher Brechzahl.Jnsbesondere Ti02, 

(CI) eldt; aus» SiOa uoStcMcfiMc SCniCnty 

(B) eIne Schlcht, die zwischen den Schlchten (A) und (B) Hegt und aus Metall, Si und O 
5 besteht, und 

(C2) eine aus SiOz bestehende Schicht, und 

(D2) eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, insbesondere TiOa. 

8. Pigment nach Anspruch 6, umfassend 

1 0 (D1) eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, insbesondere TiOa, 

(CI) eine aus SiOy bestehende Schicht, 

(B) eine Schicht, die zwischen den Schichten (A) und (B) liegt und aus Metall, SI und O 
besteht, und 

(C2) eine aus SiOy bestehende Schicht, und 

1 5 (D2) eine Schicht aus einem Material mit hoher Brechzahl, insbesondere TiOa, wobei 

0,95 <ys 1,8, 

9. Pigment nach einem der Anspruche 1 bis 8, wobei es sich bei dem Metall um 
Aluminium handelt und die Dicke der Aluminiumschicht 5 bis 100 nm, vorzugsweise 30 

20 bis 60 nm betragt. 

10. Plattchen, umfassend (A) eine aus einem Metall, insbesondere Aluminium, bestehende 
Schicht, und (C) mindestens eine aus SiOy bestehende Beschichtung, wobei 0,95 ^ y :^ 
1 ,80, insbesondere 1 ,10 S y :S 1 ,50. 
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30 



1 1 . Verwendung der Pigmente nach einem der Anspruche 1 bis 7 allein oder in 
Komblnatlon mit handelsQblichen Pigmenten in Farben, Textilien, Tintenstrahldruck, 
Kosmetika, Lacken, Druckfarben, Kunststoffen, in Glasuren fur Keramiken und Glaser 
und im Sicherheitsdruck. 

12, Zusammensetzung, enthaltend ein Pigmente nach einem der Anspruche 1 bis 7. 



13. 



Kosmetisches Praparat, enthaltend ein Pigment nach einem der AnsprQche 1 bis 7. 
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Zusammenfassung: 

Die voi1Iegende€rfindung betrifft PIgmente, umfassend 

(A) gegebenenfalis eine aus einem Metall bestehende Schlcht, 

(B) mindestens elne Schlcht. die zwischen den Schlchten (A) und (C) liegt, sofem eine 
Gchiclii (A) vorhanden ist, und aus dem Metall. SI und O besteht. und 

(C) mindestens eine aus SlOy bzw. SIO2 bestehende Schlcht auf der Schlcht (B). wobel 
0.95 ^ y ^ 1 .8. ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Verwendung In Farben, 
Textlllen. TIntenstrahldruck, Kosmetlka. Druckfarben, Kunststoffen. Ucken. Insbesondere 
Autolack, In Glasuren fOr Keramlken und QlSser und Im Sicherheltsdaick. 
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